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Re´sume´ :
Dans l’industrie, les mate´riaux sont ge´ne´ralement obtenus par des me´langes liquides-liquides et les
proprie´te´s induites macrostructuralement sont directement de´pendantes de la microstructure et de l’ho-
moge´ne´ite´ atteinte lors du processus de me´lange. Dans ce contexte, de nouveaux outils expe´rimentaux
ont e´te´ de´veloppe´s afin d’ame´liorer les me´canismes de me´lange et de nouveaux outils nume´riques ont
e´te´ mis en place pour mode´liser et pre´dire l’orientation et la forme de la microstructure. On se propose
de les utiliser afin de de´terminer les sources d’irreversibilite´ dans une ge´ome´trie originale.
Abstract :
In industry, materials are generally obtained by liquid-liquid mixing and induced macrostructural pro-
perties are directly dependent on the microstructure and homogeneity achieved in the mixing process.
In this context, new experimental tools are developed to improve mixing mechanisms and new nume-
rical tools are established to simulate and predict direction and shape of the microstructure. Some of
them will be used to determine sources of irreversibilities in an original geometry.
Mots clefs : Me´lange ; Simulation nume´rique ; Approche microstructurale
1 Introduction
Dans le contexte actuel, l’ope´ration de me´lange constitue une e´tape cle´ pour de nombreux proce´de´s
de mise en oeuvre dans diffe´rents secteurs industriels. L’e´laboration de mate´riaux avance´s se heurte
souvent a` la difficulte´ de disperser de manie`re efficace les diffe´rents constituants d’un syste`me multi-
phasique. La qualite´ des re´sultats a` obtenir est directement de´pendante des e´tapes lie´es au me´lange a`
l’e´tat fondu (liquide) des produits utilise´s. La plupart des outils de´veloppe´s pour cre´er du me´lange sont
base´s sur des e´coulements de cisaillement qui limitent fortement la dispersion des produits [1]. Dans ce
cadre, de nouvelles machines, plus efficaces au niveau de la dispersion ont vu le jour. Elles permettent
notamment la cre´ation - par l’utilisation de ge´ome´tries en contraction/expansion - d’e´coulements
e´longationnels importants qui vont eˆtre e´tudie´s ici expe´rimentalement et nume´riquement a` l’aide
de proce´de´s originaux [2]. Les proprie´te´s induites par ces me´langes liquides-liquides e´tant directe-
ment de´pendantes de la microstructure dont l’e´chelle de longueur est plus petite que celle associe´e
a` l’e´coulement macroscopique, une me´thode nume´rique de quantification du taux de me´lange et du
temps requis pour atteindre un certain degre´ d’homoge´ne´ite´ me´rite d’eˆtre de´veloppe´e.
2 Mise en place expe´rimentale
Afin d’e´tudier les e´coulements dans une ge´ome´trie convergente/divergente, nous avons mis en place le
dispositif expe´rimental original repre´sente´ sche´matiquement figure 1(a). Il est constitue´ de deux pistons
actionne´s individuellement de fac¸on pneumatique, a` pression constante et d’un e´le´ment de me´lange
statique se´parant les deux chambres de me´lange. Le produit est introduit par l’e´le´ment me´langeur
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constitue´ d’un canal principal (ou canal de me´lange) connectant les chambres de me´lange. Chaque
chambre est quant a` elle connecte´e a` un canal de remplissage et a` un canal de purge. Un dernier canal
permet une purge de l’air pre´sent dans le canal de me´lange. Dans toutes nos expe´riences, nous avons
introduit le meˆme fluide dans les deux chambres ne re´alisant ainsi que des me´langes passifs car iso-
visqueux. La condition initiale d’un processus de me´lange est pre´sente´e figure 2. Une partie du fluide
est rendue fluorescente (et apparaˆıt blanche) a` l’aide de fluoresce´ine et l’autre partie est transparente
et apparaˆıt noire. Le produit contenu dans le dispositif est alternativement pousse´ d’une chambre a`
l’autre a` travers le canal de me´lange. Afin de pouvoir visualiser dynamiquement l’e´coulement au cours
Figure 1 – (a) Sche´ma du dispositif expe´rimental constitue´ d’une ge´ome´trie axisyme´trique et
pre´sentant un plan de syme´trie ; (b) Dispositif optique pour la visualisation des e´coulements.
du me´lange, le dispositif expe´rimental a e´te´ re´alise´ en PMMA. L’e´coulement e´tant tridimensionnel, la
visualisation est faite dans un plan par tomographie Laser a` l’aide de la me´thode LIF (Laser Induced
Fluorescence). Le dispositif optique (repre´sente´ sur la figure 1.b) est compose´ d’une source de lumie`re
monochromatique (Laser argon de longueur d’onde filtre´e a` 514, 5nm) achemine´e par une fibre optique
e´quipe´e en son extre´mite´ d’une lentille cylindrique permettant d’obtenir une tranche de lumie`re (plan
Laser) de moins d’un millime`tre d’e´paisseur. Une came´ra CCD a e´te´ installe´e perpendiculairement
au plan Laser et connecte´e a` une carte d’acquisition. Les premie`res expe´riences ont e´te´ re´alise´es avec
des fluides Newtoniens tre`s visqueux (21, 6Pa.s) afin d’obtenir des e´coulements a` tre`s bas nombre de
Reynolds (Re < 0, 1, base´ sur la vitesse de´bitante dans le canal de me´lange et le diame`tre de celui-ci).
Nous pre´senterons ici une synthe`se des re´sultats obtenus lors de la seconde se´rie d’expe´riences qui a
e´te´ re´alise´e avec des fluides viscoe´lastiques. Nous avons pour cela utilise´ une solution de Polyvinylpyr-
rolidone (PVP) et d’eau fournie par BASF (commercialise´e sous le nom Luvitec K90).
Figure 2 – Condition initiale des expe´riences. P : pistons, EM : e´le´ment de me´lange
3 Mode`les nume´riques
Outre les expe´rimentations, des simulations nume´riques ont e´te´ re´alise´es avec pour objectif de ca-
racte´riser l’importance des composantes e´longationnelles et de cisaillement d’un e´coulement sur les
me´canismes de distribution et de dispersion. Elles ont permis de quantifier les de´formations de la
structure - que ce soit au niveau macroscopique ou au niveau microscopique - et de fait, d’e´valuer le
me´lange obtenu selon les types de fluides utilise´s. La ge´ome´trie e´tudie´e et les conditions aux limites as-
socie´es sont pre´sente´es sur la figure 3(a). L’e´coulement est de´fini axisyme´trique. Nous avons utilise´ des
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(a) (b)
Figure 3 – (a) Discre´tisation de la ge´ome´trie ; R = 16mm ; r = 1, 5mm ; L = 26mm ; α = 90˚ .
CM : chambre de me´lange, P : pistons, EM : e´le´ment de me´lange ; (b) Types d’e´coulements dans la
ge´ome´trie
conditions de type mur en mouvement impose´ a` vitesse constante paralle`le a` l’axe de part et d’autre de
la ge´ome´trie pour repre´senter le mouvement des pistons. Le volume total est conserve´ tout au long du
mouvement des pistons et comme la ge´ome´trie est en mouvement et se de´forme, un remaillage de celle-
ci est ne´cessaire a` chaque pas de temps. Ce de´placement des mailles (volumes) est pris en compte dans
les e´quations par l’utilisation de la me´thode ALE qui se re´sume a` une simple interpolation en ajoutant
une composante de vitesse de grille dans les e´quations de Navier-Stokes. Si dans un premier temps
nous avons conside´re´ des fluides Newtoniens, nous sommes tre`s rapidement passe´s a` des rhe´ologies
un peu plus complexes. Afin de prendre en compte les effets des contraintes e´longationnelles, nous
avons utilise´ le mode`le quasi-newtonien [3] (explicite´ par l’e´quation (1)) et qui consiste a` diffe´rencier
la viscosite´ lie´e aux contraintes dues au cisaillement (µs) de la viscosite´ de´pendante des contraintes
en e´longation (µe) et ainsi, de conside´rer que le cisaillement et l’e´longation contribuent de manie`re
comple´mentaire a` la viscosite´ non-Newtonienne (1). Le solveur compresse les cellules d’une chambre
et dilate les cellules de l’autre.
µQNF = f(χ)µs + 0.25 ∗ (1− f(χ))µe avec f(χ) =
3sin4(pi2 )χ
1 + 2sin4(pi2 )χ
(1)
Dans un premier temps, il est ne´cessaire de caracte´riser les types de contraintes dans la ge´ome´trie.
Le parame`tre χ (2) [4] de la viscosite´ de´crite dans le cadre du mode`le quasi-Newtonien permet de
de´terminer objectivement une cartographie des e´coulements (cisaillement ou e´longation) a` l’inte´rieur
de la ge´ome´trie :
χ = 2
|Ωrel|
|Ωrel|+ |D| (2)
ou` |D| repre´sente la norme du tenseur des de´formations et |Ωrel| est la norme du tenseur relatif du taux
de rotation de´fini par |Ω|−|W |. |Ω| repre´sente la vorticite´ et |W | est le tenseur de rotation des vecteurs
propres de |D|. Par cette de´finition, χ est un parame`tre objectif dont les valeurs sont comprises entre
0 et 2. χ = 0 correspond a` un e´coulement d’e´longation pure, χ = 1 a` un e´coulement de cisaillement
simple et χ = 2 a` un e´coulement bloquant (rotationnel pur). Comme on peut le voir figure 3(b),
l’e´coulement est majoritairement en cisaillement mais la composante e´longationnelle est e´galement
pre´sente de fac¸on non ne´gligeable sur l’axe a` l’entre´e et a` la sortie du canal de me´lange. Une fois
les contraintes connues, la viscosite´ quasi-Newtonienne (1) peut eˆtre de´termine´e. Afin de caracte´riser
les irreversibilite´s macroscopiques, nous avons mis en place une me´thode permettant de de´tecter et
de quantifier l’irre´versibilite´ de l’e´coulement, signe avant coureur du me´lange. Pour cela, une grille
re´gulie`re de points (traceurs passifs sans masse) a e´te´ superpose´e au fluide et une e´quation de transport
a e´te´ re´solue pour suivre la trajectoire de chacun des points au cours du temps. L’irre´versibilite´ de
l’e´coulement peut alors eˆtre quantifie´e a` l’aide de la longueur d’e´tirement de´finie comme e´tant le
rapport de la distance entre la position d’une particule au temps t et la position de cette meˆme
particule au temps t0. Ainsi, une longueur non nulle apre`s un aller/retour signifie que la matie`re a
e´te´ de´forme´e et que l’e´coulement n’est pas re´versible. Pour avoir une information ge´ne´rale sur toute
la ge´ome´trie, il suffit de faire la moyenne de cette longueur pour toutes les particules.
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4 Description de la morphologie
Dans le but de quantifier la morphologie a` chaque point x du domaine de l’e´coulement d’e´tude Ω, on
conside`re un volume repre´sentatif V (x) assez petit en regard de l’e´chelle macroscopique mais assez
grand compare´ a` la taille caracte´ristique de la microstructure, centre´ en ce point. L’interface dans
V (x) est S(x) et le tenseur d’aire est de´fini par :
A(x) =
1
V (x)
∫
S(x)
n⊗ n dS (3)
ou` n repre´sente le vecteur unitaire de´fini sur l’interface S(x) et ⊗ indique le produit de tenseur. Le
tenseur d’aire est syme´trique et a diffe´rentes proprie´te´s inte´ressantes. La premie`re concerne la trace
du tenseur qui, en prenant en compte la normalite´ de n, est de´fini par :
Tr(A(x)) =
1
V (x)
∫
S(x)
dS =
S(x)
V (x)
= Sv(x)
ou` Sv(x) repre´sente la surface spe´cifique (aire d’interface par unite´ de volume) au point x et dont la
maximisation est ge´ne´ralement recherche´e dans les processus de me´lange et qui va eˆtre calcule´ pour
le cas pre´sente´ ici. C’est un tenseur d’ordre ze´ro contenant seulement les informations de la taille.
Dans un second temps, on peut de´finir la fraction de volume de la phase disperse´e ∅ permettant de
de´finir une longueur caracte´ristique de la microstructure au point x de la phase discre`te Vd(x) = ∅V (x)
avec L(x) = ∅Tr(A(x)) . Finalement, la forme de la microstructure et son orientation peut aise´ment eˆtre
de´duite du tenseur d’aire normalise´e A˜(x) :
A˜(x) =
A(x)
Tr(A(x))
(4)
dont les valeurs propres permettent le calcul des longueurs des particules devenues ellipso¨ıdales et
leur orientation par les vecteurs propres associe´s. Le tenseur d’aire contient des informations au point
x ∈ Ω et il est utile de les connaˆıtre a` chaque point et a` chaque pas de temps. Il est alors ne´cessaire
d’e´tablir une e´quation d’e´volution. On conside`re la de´rive´e temporelle de l’e´quation (3) prenant en
compte le fait que n et dS e´voluent dans le temps (pour plus de pre´cisions, voir l’article [5]) :
dA
dt
= A˙ = −(∇v)tA−A∇v +∇v : 4A (5)
ou` ” :” de´signe le produit tensoriel doublement contracte´ et 4A repre´sentant le tenseur d’aire du
quatrie`me ordre. Afin d’obtenir un syste`me d’e´quations ferme´, une relation de fermeture exprimant
le tenseur d’aire du quatrie`me ordre a` l’aide d’un tenseur d’aire du second ordre est ne´cessaire. En
raison de sa simplicite´, la relation de fermeture quadratique [6] est un moyen tre`s pratique pour e´crire
le tenseur du quatrie`me ordre :
4A =
1
V (x)
∫
S(x)
n⊗ n⊗ n⊗ n dS = 1
Sv
A⊗A (6)
L’avantage principal de la me´thode du tenseur d’aire est sa formulation et la simplicite´ d’incorporation
d’effets physiques supple´mentaires comme la coalescence ou la cassure des particules fluides. Dans le
cas e´tudie´ ici, ces mode`les ont e´te´ teste´s mais donnent des re´sultats identiques en terme de taille et
d’orientation de la microstructure et ne sont donc pas pre´sente´s. La figure 7 pre´sentera un exemple de
re´sultat obtenu lors d’un me´lange.
5 Etude du me´lange dans le cas d’e´coulements quasi-Newtoniens
Les expe´riences ont e´te´ effectue´es avec des fluides Newtoniens et viscoe´lastiques. Ne´anmoins, dans un
cas Newtonien le processus est re´versible et la condition initiale pre´sente´e figure 2 est retrouve´e a`
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chaque fois que les pistons retrouvent leur position initiale. Dans les cas viscoe´lastiques, les premie`res
observations montrent que, meˆme a` un nombre de Reynolds tre`s faible (1.10−5), il y a cre´ation de
larges recirculations qui se de´veloppent dans la contraction (chambre amont de l’e´coulement) et qui
cre´ent une irre´versibilite´ importante. Cette particularite´ est pre´sente´e expe´rimentalement figure 4 et
nume´riquement figure 5 au temps t. Sa taille ne diminue que lorsque le piston arrive au contact de celle-
ci et la pousse a` travers le canal de me´lange. Il est connu que quand le taux d’e´longation augmente,
la viscosite´ des polyme`res augmente [7]. A l’entre´e du canal, on a vu figure 3(b) que l’e´longation e´tait
importante sur l’axe ce qui va induire une augmentation de la viscosite´ qui va agir comme un bouchon
de fluide a` l’origine de cette recirculation. Le deuxie`me effet inte´ressant est la cre´ation d’une striation
Figure 4 – Ecoulement de fluide viscoe´lastique a` un nombre de Reynolds de 1.10−5 : visualisation
expe´rimentale
Figure 5 – Ecoulement de fluide viscoe´lastique a` un nombre de Reynolds de 1.10−5 : visualisation
nume´rique
de fluide dans la chambre aval (zone divergente) de l’e´coulement visible dans les cas expe´rimentaux
et nume´riques - figure 4 et figure 5 au temps t + dt respectivement - a` un nombre de Reynolds de
1.10−5. Lorsque l’on augmente la vitesse des pistons afin de passer a` un nombre de Reynolds de 1.10−4
(l’e´coulement restant rampant), nous remarquons figure 6 que la striation du fluide - donc le me´lange
- est nettement plus importante. A un nombre de Reynolds supe´rieur, le me´lange est tellement efficace
que lors de la premie`re pousse´e des pistons, il est impossible de distinguer clairement les deux phases.
Cette striation est directement de´pendante des phe´nome`nes physiques ayant lieu dans le convergent ou`
l’e´longation cre´e une rupture des particules de fluide en de plus petites particules. En sortie de canal,
l’e´longation a` nouveau non ne´gligeable va cre´er un bouchon de fluide qui incite la matie`re a` passer
proche de la paroi du canal. Les particules subissent alors l’e´coulement de la chambre aval qui est de
type poiseuille. Elles vont alors s’e´tirer en de larges stries. Des grilles de traceurs ont e´te´ impose´es dans
Figure 6 – Ecoulement de fluide viscoe´lastique a` un nombre de Reynolds de 1.10−4
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la ge´ome´trie afin de quantifier le me´lange. Apre`s trois cycles de me´lange (6 allers-retours des pistons),
la longueur d’e´tirement calcule´e est de 3.2.10−3m pour un nombre de Reynolds de 1.10−5 (a` titre de
comparaison, nous obtenons 5.25.10−4m dans un cas newtonien a` un nombre de Reynolds de 1.10−3).
Ces traceurs permettent e´galement le calcul de l’aire d’interface Sv. En de´terminant la moyenne des Sv
de toutes les particules, une ide´e de la qualite´ de me´lange peut facilement eˆtre obtenue. Le processus
e´tant re´versible dans un cas Newtonien, la valeur atteinte est de 1.0002. Dans le cas quasi-Newtonien
e´tudie´ ici, nous atteignons une valeur de 1.0025 (pour une particule soumise a` un taux de cisaillement
de 0.1s−1 pendant 60s, Sv atteint 5). Il est a` noter que pour des raisons de stabilite´ de calcul, les
gradients de vitesse subis ont e´te´ divise´s par 1000. Le calcul du tenseur d’aire permet e´galement une
repre´sentation claire de la forme et de la direction de la structure dans la ge´ome´trie comme on peut
le remarquer figure 7. Nous remarquons notamment sur le zoom re´alise´ figure 7 qu’a` l’entre´e du canal
la microstructure est e´tire´e en e´llipso¨ıde et oriente´e dans le sens de de´placement des pistons.
Figure 7 – Orientation de la microstructure a` l’entre´e du canal de me´lange
6 Conclusion
Dans le cadre du de´veloppement d’un me´langeur de polyme`res a` l’e´tat fondu, il est ne´cessaire d’effec-
tuer des expe´riences et des simulations nume´riques afin de comprendre et d’ame´liorer les proprie´te´s
d’un me´lange pour diffe´rents types de fluides. Les phe´nome`nes physiques associe´s a` un e´coulement
viscoe´lastique ont ici e´te´ appre´hende´s a` l’aide d’un proce´de´ expe´rimental original et a` l’aide de simu-
lations nume´riques qui aident a` la compre´hension non seulement du processus de me´lange au niveau
macrostructural mais e´galement au niveau microstructural. Le processus de me´lange a alors e´te´ e´tudie´
a` de multiples e´chelles.
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